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ABSTRACT 
It is very difficult to handle nanoparticles in dry process, thus, nanoparticle slurries are widely 
used for material fabrication processes. Since the particle dispersion and aggregation state has a 
great influence on the quality of various products fabricated from nanoparticles. However, the 
characterization techniques for the particle dispersion state of dense nanoparticle slurries have not 
been established, yet. Therefore, in this study, a novel evaluation technique, in which the osmotic 
pressure of nanoparticle slurry is measured, has been developed in order to characterize the 
dispersion state of nanoparticles in the slurry. It was shown that the osmotic pressure of 
nanoparticle slurry increased with a decrease in the median diameter of the slurry, indicating that 
the well dispersed slurry had larger osmotic pressure and we can evaluate the dispersion state of 
nanoparticles through the osmotic pressure measurement. It was also demonstrated that the 
osmotic pressure measurement could be useful for dense and/or less transparent slurries although 
the conventional particle size measurement, dynamic light scattering, was not applicable. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
第 1 章 緒言 
 
近年ナノテクノロジーの発展に伴い特有の性質を持つナノ粒子が注目を集めており，
様々な分野で利用・応用が検討され，製品化も進んでいる．ナノ粒子は比表面積が大き
く，表面には結合が切れ，活性な原子や分子が存在する．代表的な特有の性質には易焼
結性や高反応性，あるいは表面プラズモン吸収があり，燃料電池電極材料用の触媒など
はナノ粒子の表面活性を利用した例である． 
一方，ナノ粒子が付着・凝集し易い性質もその高い表面活性に由来するものであり，
この性質は操作上の困難さをもたらすこととなる．例えば，前述の触媒においては金属
ナノ粒子の分散状態が触媒活性に影響を及ぼすこととなる他，ナノ粒子の分散・凝集状
態が製品の性能に大きく影響する例は多い．このようにナノ粒子本来の機能・性能を発
現するためには，その分散・凝集を制御する技術と同時に，ナノ粒子の分散・凝集状態
を定量的に評価する技術の確立が必要である．  
 現在スラリーの分散・凝集状態を評価する方法には粘度測定法，沈降静水圧測定法，
直接観察法，レーザー回折・散乱法，動的光散乱法などがある．しかしながら粘度測定
では多くの場合，ナノ粒子スラリーの粘度は小さく分散・凝集状態で粘度の差があらわ
れにくいこと，そして，粘度と分散性に必ずしも相関がないことが問題になる．沈降静
水圧法はサブミクロン粒子については優れた評価法だが，ナノ粒子になると熱運動によ
る拡散の影響が大きくなり，沈降しにくく測定が難しい．直接観察法の代表例としては
その場固化成形法によって固定化した粒子を TEM で観察する方法が試みられている．
しかし，その場固化成形法では分散・凝集状態が固化過程で変化すること及び高濃度で
は測定ができないことなど問題点が多い．レーザー回折・散乱法は試料に光を照射し，
散乱パターンから粒子の大きさを識別する方法であるが，粒子径が数十 nm よりも小さ
くなると散乱パターンが粒子径によって変化せず識別が困難である．動的光散乱法はレ
ーザー光をスラリーに照射し，スラリー中の粒子からの散乱光強度のゆらぎから，拡散
係数を算出し，粒子径を測定する方法である．測定時間が短く，測定可能な試料の大き
さの範囲が 1 nm~5 μm と非常に広いため,ナノ粒子スラリーの評価としては広く使わ
れているが，高濃度の試料では粒子からの散乱光が他の粒子にあたり，再び散乱される
多重散乱現象が起こり，測定ができないといった問題点がある．このように，従来法で
は，ナノ粒子スラリーの分散・凝集状態を評価することは難しく，特に高濃度の場合は，
現在もその方法が確立されていない．  
このような現状において我々は，ナノ粒子スラリーの浸透圧に着目し，浸透圧の大
小からナノ粒子の分散・凝集状態を定量評価する技術を開発した(特許第5723735号，
ナノ粒子スラリーの分散凝集状態の評価方法及び評価装置，森 隆昌，椿 淳一郎)．ナ
ノ粒子スラリーでは，粒子が極めて小さいことから溶液と同じように浸透圧が発生
する．溶液の場合は媒液と溶液との溶質分子の個数濃度の差が浸透圧になるが，スラ
リーの場合は媒液とスラリーとのみかけ個数濃度の差が浸透圧になると考えられる．
スラリー中粒子が凝集していると見かけ個数濃度が小さくなるため，同じ体積濃度で
は凝集状態の方が分散状態よりも浸透圧は小さくなる．このようにして浸透圧の違い
からナノ粒子スラリーの分散・凝集状態の評価ができる．これまでの研究において，
水系・シリカナノ粒子スラリーの浸透圧を測定し，スラリーのpHを変え，粒子を凝集
させるほど浸透圧が低くなる，すなわち，ナノ粒子の分散・凝集状態と浸透圧の値に
良い相関があることを見いだした．そこで，本研究では水系，非水系の様々なナノ粒
子スラリーについて，粒子の分散・凝集状態と浸透圧の関係を検討することで，本評
価技術の汎用性を検証することとした． 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.1.1 ナノ粒子の浸透圧と個数濃度の関係 
 
 
 
 
 
 
 
第 2 章 実験方法 
 
2.1 浸透圧測定装置 
 
 実験に使用した浸透圧測定装置の模式図を Fig.2.1 に，外観図を Fig2.2 に示した． 
膜によって仕切られた媒液を入れる分散媒室と実験試料を入れるスラリー室から構
成されており，分散媒室は密閉でき，スラリー室は大気開放である．圧力センサにス
ラリー中の粒子が付着すると破損することがあるため，圧力センサは分散媒室に取り
付けてある． 
 
 
Fig.2.1 浸透圧測定装置 概略図 
 
 
Fig.2.2 浸透圧測定装置 外観図 
 
 
浸透圧測定の操作手順を Fig.2.3 に示した．シリンジを用いて分散媒室に気泡が残ら
ないように分散媒注入バルブから分散媒液を注入した．分散媒液注入バルブ，分散媒
液開放バルブを締め，分散媒室を密閉した．次にシリンジを用いて気泡が残らないよ
うにスラリー室に試料を注入した．試料注入口のバルブを締め，最後に装置の水平を
確認し分散媒室に付いている圧力センサーで圧力を測定した．圧力センサーの測定値
は，浸透によって分散媒がスラリーの方向に引っ張られる負の圧力と圧力センサーか
ら上の高さ分のスラリーの静水圧による正の圧力の和である．  
 そのため，浸透圧はスラリーの静水圧と圧力センサーの測定値の差である． 
 
 
Fig.2.3 浸透圧測定の操作手順 
 
 Fig.2.4 圧力センサーの測定値の概略図 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
2.3 動的光散乱法 
 
希薄なナノ粒子スラリーの分散・凝集評価法として，動的光散乱法が用いられる．
スラリー中でブラウン運動をしている粒子にレーザー光を照射すると，粒子からの散
乱光には拡散係数に応じたゆらぎが生じる．大きな粒子は動きが遅いので散乱光強度
のゆらぎは緩やかであり，一方，小さな粒子は動きが速いので散乱光強度のゆらぎは
急激に変化する．動的光散乱法ではこの拡散係数を反映した散乱光のゆらぎを検出
し，アインシュタイン‐ストークス式 (2.1) を利用して粒子径を算出する．  
 
𝐷 =
𝑘𝑇
3𝜋µ𝑑
                            (2.1) 
 
 
 Fig.2.4 動的光散乱法の概念図 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
2.4 流動曲線測定 
 
調製後のスラリーについて共軸二重円筒型回転粘度計（Rheolab QC，Anton Paar社）
を用い，せん断速度の変化に対するせん断応力を測定することで，流動曲線を作成し
た．測定セルは25℃に保った． 
ただし，Ag 7.4 vol%スラリーの流動曲線測定には円錐平板型回転粘度計を用いた． 
 
2.5 ゼータ電位測定 
 
イオン交換水 400 mL にミクロスパーテル 1 杯分の試料粉体を投入し，超音波ホモジ
ナイザーで 3 分間，分散処理をした．分散処理後の希薄スラリーに pH 調整剤を投入し，
pH メーターで pH 調整し，シリンジを使って顕微鏡泳動装置内のセルにスラリーを充
填させた．その後 45 V の電圧を印加してセル内の微粒子を電気泳動させ，ストップウ
ォッチで 100 m の距離を電気泳動する時間を測定することで速度を見た．測定の際は
1 回置きに電流の方向を変え，それぞれの方向の電流に対して 5 回ずつ測定した．  
測定した実験データから以下の(2.2)～(2.5)式を使ってゼータ電位を導出した．(2.2)式
はヘンリーの式と呼ばれ，(2.4)式のヘンリー関数によりイオン濃度を補正している． 
 
                           (2.2) 
 
 
                                                      (2.3) 
 
 
                                                            (2.4) 
 
 
                                                            (2.5) 
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2.6 沈降静水圧 
 
沈降静水圧法はスラリーを投入した沈降管底部の静水圧を測定し，その経時変化の違い
から粒子の分散・凝集状態を評価するものである．スラリー投入直後，粒子が媒液中に
懸濁している状態では全ての粒子の質量は媒液の粘性抵抗によって支えられているた
め，沈降管底部で測定される静水圧は媒液の高さ分の静水圧に粒子全質量相当分の圧力
が付加された Pmax となる．時間の経過とともに粒子は沈降し，堆積した粒子の質量は
管底によって支えられるようになるため静水圧は徐々に低下する．十分な時間が経過し
堆積が完了した状態では粒子の全質量を管底が支えていることになり，測定される静水
圧は媒液の高さ分の静水圧 Pmin となる．つまり，測定開始から測定終了までの間に式
（2.6）で表される静水圧差が生じる．粒子が一次粒子で分散している状態では，沈降
速度が遅いため静水圧はゆっくりと低下していく．粒子が塊状に凝集している状態では，
粒子は凝集体単位で沈降するため分散状態に比べ沈降速度は速く，静水圧の下降速度も
速くなる．粒子が網目状に凝集している状態では，粒子が網目状につながった時点でつ
ながった粒子質量相当分は沈降管底部が支えるため，粒子が塊状の凝集体を作る場合よ
りも速く静水圧は低下する.この液圧の下降速度の違いから，粒子の分散・凝集状態を評
価することができる． 
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l gh     （2.6） 
 Fig.2.5 静水圧測定の原理 
    
第 3 章 透明性の高い希薄系スラリー 
 
これまでの研究で我々は，希薄な SiO2 ナノ粒子スラリーにおいて分散していると考
えられるメジアン径の小さいスラリーほど浸透圧が高くなる傾向があることを示して
いる． 
そこで本項目では，浸透圧測定法は異なる物質の粒子のスラリーにおいても応用可能
であるかの検討と Carnahan and Starling 式を用いた計算値との比較と検討を行った． 
 
3.1 異なる物質の粒子のスラリー 
 
 異なる物質の粒子のスラリーとして ZrO2ナノ粒子スラリーを用いた． 
  
・試料 
ジルコニアゾル(ナノユース ZR-30BF, 日産化学工業, 
平均粒子径 10～30 nm, 体積濃度 7 vol%) 
 
・希釈溶媒 
イオン交換水 
 
・pH, イオン濃度調整剤 
塩酸 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
水酸化ナトリウム水溶液 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 100,000) 
 
3.1.1 スラリー調製 
 ジルコニアゾルをイオン交換水を用いて 5 vol%に希釈し，スラリー調製をした．スラ
リーの pH を 3～9 に調整しスラリー中の粒子の分散・凝集状態を変えた． 
 
 
 
 
 
 
3.1.2 実験手順 
 ジルコニア 5 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.3.1.1 で示した． 
 
 
Fig.3.1.1 ZrO2 5vol% 実験手順 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.1.3 粒子径分布測定 
 
 粒子径測定によって，出された各 pH におけるメジアン径を Fig.3.1.3 で示した．pH3
と pH9 のスラリーのメジアン径がより大きいことが分かる． 
以後，ZrO2 5vol%におけるメジアン径の値はこの値を用いた． 
 
 
Fig3.1.2 ZrO2 5vol% 各 pH における メジアン径 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.1.4 ゼータ電位測定 
 
Fig.3.1.2 において，pH を調整したことによって，メジアン径が変化した要因として
ゼータ電位が考えられる． 
そこで，ZrO2ゼータ電位の測定結果を Fig.3.1.3 に示した． 
pH3 のゼータ電位の絶対値がより小さいことから，pH3 のスラリーのメジアン径が大
きくなった要因であると考えられる． 
 
 
Fig.3.1.3 ZrO2 ゼータ電位 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
3.1.5 pH 調整剤の添加量 
 
pH9 のスラリーのメジアン径がより大きい要因として，pH 調整剤の添加量が考えら
れる． 
そこで，pH 調整のために添加した pH 調整剤の添加量を Fig.3.1.4 に示した． 
 pH9 のスラリーの pH 調整剤添加量が大きいことから，pH9 のスラリーのメジアン径
が大きい要因であると考えられる． 
 
 
Fig.3.1.4 ZrO2 5vol% pH 調整剤添加量 
 
 
 
 
 
3.1.6 浸透圧測定 
 
 浸透圧の測定結果を Fig.3.1.5 に示した．以後，ZrO2 5vol%スラリーにおいて浸透圧の
値は経時変化の最後の値を用いた． 
 
 
Fig3.1.5 ZrO2 5vol% 浸透圧の経時変化 
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3.1.7 流動曲線測定 
 
 流動曲線測定の結果を Fig.3.1.6 に示した． 
以後 ZrO2 5vol%スラリーにおいて粘度の値はせん断速度 500s-1のときの値を用いた． 
 
 
Fig.3.1.6 ZrO2 5vol% 流動曲線 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.1.8 メジアン径と粘度の関係 
 
 メジアン径と粘度の関係を Fig.3.1.7 に示した． 
 メジアン径と粘度の間に相関は見られなかったため，ZrO2 5vol%スラリーにおいて粘
度による分散・凝集状態の評価は困難であることが示された． 
 
 
Fig.3.1.7 ZrO2 5vol% メジアン径と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.1.9 メジアン径と浸透圧の関係 
 
 メジアン径と浸透圧の関係を Fig.3.6 に示した． 
 Fig.3.1.8 より，分散していると考えられるメジアン径の小さい粒子ほど浸透圧が高
い傾向がみられた． 
 よって，浸透圧測定法は異なる物質の粒子のスラリーにも応用可能であることが示
された． 
 
 
Fig.3.1.8 ZrO2 5vol% メジアン径と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
3.2 Carnahan and Starling 式の計算値との比較 
 
 ナノ粒子のスラリーとして SiO2ナノ粒子スラリーを用いた． 
 
・試料 
コロイダルシリカ(SNOWTEX-40, 日産化学工業, 
平均粒子径 10～20 nm, 体積濃度 23 vol%) 
 
・希釈溶媒 
イオン交換水 
 
・pH, イオン濃度調整剤 
塩酸 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
水酸化ナトリウム水溶液 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
塩化ナトリウム (和光純薬工業) 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 100,000) 
 
 
3.2.1 スラリー調製 
コロイダルシリカをイオン交換水を用いて 5 vol%に希釈し，スラリー調製をした．スラ
リーの加えた NaCl 濃度を 0, 20.7, 41.3, 82.6 mM に調整しスラリー中の粒子の分散・凝
集状態を変えた． 
 
 
3.2.2 実験手順 
 コロイダルシリカ 5 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.3.2.1 で示した．ジルコ
ニア 5vol%スラリーで行った実験に加えてスラリー室と分散媒室のイオン濃度測定を
行った． 
 
 
 
 
 
 
 Fig.3.2.1 SiO2 5vol% 実験手順 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.3 粒子径分布測定 
 
  粒子径測定によって，出された加えた NaCl 濃度におけるメジアン径を Fig.3.2.2 で
示した．以後，SiO2 5vol%におけるメジアン径の値はこの値を用いた． 
 
 
Fig.3.2.2 SiO2 5vol% NaCl 添加とメジアン径の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.4 浸透圧測定 
 
 浸透圧測定の結果を Fig.3.2.3 に示した．以後，SiO2 5vol% スラリーの浸透圧の値は
測定値のぶれを考慮し，最後から 12 時間の平均値を用いた． 
 グラフ中の物質量は NaCl 添加量を示している． 
 
 
 
Fig3.2.3 SiO2 5vol% 浸透圧の経時変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.5 流動曲線測定 
 
 流動曲線測定の結果を Fig.3.2.4 に示した． 
以後 SiO2 5vol%スラリーにおいて粘度の値はせん断速度 1000s-1のときの値を用いた． 
 
 
Fig.3.2.4 SiO2 5vol% 流動曲線 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.6 粘度による評価 
 
 NaCl 添加量と粘度の関係を Fig.3.2.5 に示した．NaCl 添加量と粘度の間に相関は見ら
れなかった．  
 
 
Fig.3.2.5 SiO2 5vol% NaCl 添加量と粘度の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 メジアン径と粘度の関係を Fig.3.2.6 に示した．メジアン径と粘度の間に相関は見られ
なかった． 
 
 
Fig.3.2.6 SiO2 5vol% NaCl 添加量と粘度の関係 
 
よって，SiO2 5vol%スラリーにおいても粘度による分散・凝集状態の評価は困難であ
ることが示された． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.7 メジアン径と浸透圧の関係 
NaCl 添加量と浸透圧の関係を Fig.3.2.7 に示した． 
 Fig.3.2.7 より，分散していると考えられる NaCl 添加量の小さいスラリーほど浸透圧
が高い傾向がみられた． 
 
 
Fig.3.2.7 SiO2 5vol% メジアン径と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 メジアン径と浸透圧の関係を Fig.3.2.8 に示した． 
 Fig.3.2.8 より，分散していると考えられるメジアン径の小さいスラリーほど浸透圧
が高い傾向がみられた． 
 
 
Fig.3.2.8 SiO2 5vol% メジアン径と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2.8 Carnahan and Starling 式 
 
理想溶液の浸透圧は van’t  Hoff の式(3.1)からわかるように溶液モル濃度に依存する．  
𝑃 = 𝑛𝑅𝑇     (3.1) 
 
(3.2)式はCarnahan and Starling式であり，van’t  Hoff の式(3.1)に粒子の体積を考慮し
た剛体球モデルでの浸透圧の式である．  
𝑃 = 𝑎𝑘𝑇
1+𝜂+𝜂2−𝜂3
(1−𝜂)3
 (3.2) 
理想溶液の浸透圧式 van’t  Hoff の式(3.1)とのずれの割合である ηの関数を浸透圧系
数という．粒子体積濃度 η [-]と浸透圧系数をプロットしたグラフを Fig.3.2.9 に示した． 
 
 
Fig3.2.9 CS 式 粒子体積濃度と浸透圧系数の関係 
 
 
3.2.9 イオン濃度差による影響 
 
横軸にメジアン径の測定値，縦軸に浸透圧の測定値から求めた粒子径の計算値をと
ったグラフを Fig.3.2.10 に示した． 
すべてのプロットは Carnahan and Starling 式(3.2)を用いて計算した値であるが，塗り
つぶしのプロットは浸透圧の測定値を，白抜きのプロットは van’t  Hoff の式(3.1)を使
って計算したイオン濃度差によって生じた浸透圧を測定値から引いた値を用いた． 
Fig.3.2.10 よりイオン濃度差を考慮した計算値の方が測定値に近づいたことから，計
算値とのずれはイオン濃度差が要因の一つであるということが示された． 
今後は Fig3.2.10 より，見かけ粒子体積濃度が高いほど浸透圧系数の影響が大きくな
るため粒子の帯電による見かけ粒子濃度の増加を考慮する必要があると考えられる． 
 
 
Fig3.2.10 メジアン径の計算値におけるイオン濃度差の影響 
 
 
 
 
第 4 章 濃厚系および透明性の低いスラリー 
 
粒子径分布測定がより困難である高濃度および透明性の低いスラリーにおいて浸透
圧測定法が応用可能であるかの検討を行った． 
 
4.1 透明性の低いスラリー 
 
 透明性の低いスラリーとして Al2O3ナノ粒子スラリーを用いた． 
  
・試料 
アルミナゾル(AS-520, 日産化学工業, 平均粒子径 15～30 nm, 体積濃度 8 vol%) 
 
・希釈溶媒 
イオン交換水 
 
・pH, イオン濃度調整剤 
水酸化ナトリウム水溶液 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
塩化ナトリウム (和光純薬工業) 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 100,000) 
 
4.1.1 スラリー調製 
 アルミナゾルをイオン交換水を用いて 5 vol%に希釈し，スラリー調製をした．スラリ
ーの加えた NaCl 濃度を 0, 8.7, 16.6, 24.8 mM に調整しスラリー中の粒子の分散・凝集状
態を変えた． 
 
4.1.2 実験手順 
 アルミナ 5 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.4.1.1 で示した．ジルコニア 5vol%
スラリーで行った実験に加えて別バッチで調製したスラリーを遠心加速度 9000G で 3
時間遠心分離し，上澄み 10mL の固形分濃度を水分計を用いて測定した． 
 
 Fig.4.1.1 Al2O3 5vol% 実験手順 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.1.3 粒子径分布測定 
 
 NaCl 添加量における粒子径測定によって出されたメジアン径を Fig.4.1.2 で示した．
以後，Al2O3 5vol%におけるメジアン径の値はこの値を用いた． 
 Fig.4.1.2 より，NaCl 添加量とメジアン径に相関がみられないことから Al2O3は粒子径
分布測定が困難なスラリーであることが示された． 
 
 
Fig.4.1.2 Al2O3 5vol% NaCl 添加量とメジアン径 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.1.4 上澄みの固形分濃度測定 
 
加えた NaCl 添加量と上澄みの固形分濃度の関係を Fig.4.1.3 で示した． 
分散していると考えられる加えた NaCl 添加量の少ないスラリーの方が上澄み固形分
濃度が大きくなる傾向がみられました．以後，粘度，浸透圧については NaCl 添加量，
上澄み個数濃度と比較した。 
 
 
Fig.4.1.3 Al2O3 5vol% NaCl 添加量と上澄み固形分濃度 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.2.5 浸透圧測定 
 
 浸透圧測定の結果を Fig.4.1.4 に示した．以後，Al2O3 5vol% スラリーの浸透圧の値は
経時変化の最後の値を用いた． 
 
 
Fig.4.1.4 Al2O3 5vol% 浸透圧の経時変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.1.6 流動曲線測定 
 
 流動曲線測定の結果を Fig.4.1.5 に示した． 
以後 Al2O3 5vol%スラリーにおいて粘度の値はせん断速度 500s-1のときの値を用いた． 
 
 
Fig.4.1.5 Al2O3 5vol% 流動曲線 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.1.7 粘度による評価 
 
NaCl 添加量と粘度の関係を Fig.4.1.6 に示した． 
NaCl 添加量と粘度の間に分散していると考えられる NaCl 添加量の小さいスラリー
の方が粘度が小さい傾向は見られなかった． 
 
 
Fig.4.1.6 Al2O3 5vol% NaCl 添加量と粘度の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
上澄みの固形分濃度と粘度の関係を Fig.4.1.7 に示した． 
 上澄みの固形分濃度と粘度の間に分散していると考えられる上澄み固形分濃度の大
きいスラリーの方が粘度が小さい傾向は見られなかった．  
 
 
Fig.4.1.7 Al2O3 5vol% 上澄み固形分濃度と粘度の関係 
 
以上より，Al2O3 5vol%スラリーにおいて粘度による分散・凝集状態の評価は困難であ
ることが示された． 
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4.1.8 浸透圧での評価 
 
Al2O3 5vol%スラリーの NaCl 添加量と浸透圧の関係を Fig.4.1.8 に示した． 
分散していると考えられる NaCl 添加量が小さいスラリーほど浸透圧が高い傾向がみ
られた． 
 
 
Fig.4.1.8 Al2O3 5vol% NaCl 添加量と浸透圧 
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 Al2O3 5vol%スラリーの上澄み固形分濃度と浸透圧の関係を Fig.4.1.9 に示した． 
分散していると考えられる固形分濃度の大きいスラリーほど浸透圧が高い傾向がみ
られた． 
  
 
Fig.4.1.9 Al2O3 5vol% 上澄み固形分濃度と浸透圧 
 
よって，粒子径分布測定の困難な透明性の低いスラリーにおいても浸透圧測定法が応
用可能であることが示された． 
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4.2 高濃度スラリー 
 
 高濃度スラリーとして SiO2ナノ粒子スラリーを用いた． 
  
・試料 
コロイダルシリカ(SNOWTEX-40, 日産化学工業,  
平均粒子径 10～20 nm, 体積濃度 23 vol%) 
 
・希釈溶媒 
イオン交換水 
 
・pH, イオン濃度調整剤 
水酸化ナトリウム水溶液 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
塩化ナトリウム (和光純薬工業) 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 100,000) 
 
4.2.1 スラリー調製 
 アルミナゾルをイオン交換水を用いて 5 vol%に希釈し，スラリー調製をした．スラリ
ーの加えた NaCl 濃度を 0, 35.3, 88.2, 176.5 mM に調整しスラリー中の粒子の分散・凝集
状態を変えた． 
 
4.2.2 実験手順 
 SiO2 20 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.4.2.1 で示した．Al2O3 5vol%スラリー
で行った実験と同様に別バッチで調製したスラリーを遠心加速度 9000G で 3 時間遠心
分離し，上澄み 5mL の固形分濃度を水分計を用いて測定した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 Fig.4.2.1 SiO2 20vol% 実験手順 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.2.3 粒子径分布測定 
 
 NaCl 添加量における粒子径測定によって出されたメジアン径を Fig.4.2.2 で示した．
以後，SiO2 20vol%におけるメジアン径の値はこの値を用いた． 
 Fig.4.2.2 より，NaCl 添加量とメジアン径に相関がみられないことから SiO2は粒子径
分布測定が困難なスラリーであることが示された． 
 
 
Fig.4.2.2 SiO2 20vol% NaCl 添加量とメジアン径の関係 
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4.2.4 上澄みの固形分濃度測定 
 
NaCl 添加量と上澄みの固形分濃度の関係を Fig.4.2.3 で示した． 
分散していると考えられる加えた NaCl 添加量の少ないスラリーの方が上澄み固形分
濃度が大きくなる傾向がみられました．以後，粘度，浸透圧については NaCl 添加量と
上澄み個数濃度と比較した。 
 
 
Fig.4.2.3 SiO2 20vol% NaCl 添加量と固形分濃度の関係 
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4.2.5 浸透圧測定 
 
 浸透圧測定の結果を Fig.4.2.4 に示した．以後，SiO2 20vol% スラリーの浸透圧の値は
経時変化の最後の値を用いた． 
 
 
Fig.4.2.4 SiO2 20vol% 浸透圧の経時変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.2.6 流動曲線測定 
 
 流動曲線測定の結果を Fig.4.2.5 に示した． 
以後，SiO2 20vol%スラリーにおいて粘度の値はせん断速度 1000s-1のときの値を用い
た． 
 
 
Fig.4.2.5 SiO2 20vol% 流動曲線 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.2.7 粘度による評価 
 
NaCl 添加量と粘度の関係を Fig.4.2.6 に示した． 
 NaCl 添加量と粘度の間に分散していると考えられる NaCl の添加量の小さいスラ
リーの方が粘度が小さい傾向は見られなかった． 
 
 
Fig.4.2.6 SiO2 20vol% NaCl 添加量と粘度の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
上澄みの固形分濃度と粘度の関係を Fig.4.2.7 に示した． 
 上澄みの固形分濃度と粘度の間に分散していると考えられる上澄み固形分濃度の大
きいスラリーの方が粘度が小さい傾向は見られなかった．  
 
 
Fig.4.2.7 SiO2 20vol% 上澄みの固形分濃度と粘度の関係 
 
以上より，SiO2 20vol%スラリーにおいて粘度による分散・凝集状態の評価は困難であ
ることが示された． 
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4.2.8 浸透圧による評価 
 
SiO2 20vol%スラリーの NaCl 添加量と浸透圧の関係を Fig.4.2.8 に示した． 
分散していると考えられる NaCl 添加量の小さいスラリーほど浸透圧が高い傾向がみ
られた． 
 
 
Fig.4.2.8 SiO2 20vol% NaCl 添加量と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 SiO2 20vol%スラリーの上澄み固形分濃度と浸透圧の関係を Fig.4.2.9 に示した． 
分散していると考えられる固形分濃度の大きいスラリーほど浸透圧が高い傾向がみ
られた． 
  
 
Fig.4.2.9 SiO2 20vol% 固形分濃度と浸透圧の関係 
 
よって，粒子径分布測定の困難な高濃度のスラリーにおいても浸透圧測定法が応用可
能であることが示された． 
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4.3 製品の製造で使用されているスラリー 
 
 製品の製造で使用されている高濃度かつ透明性の低いスラリーとして青色顔料スラ
リーを用いた． 
製品として良品であるろ過透過率 100%スラリー，製品として不良品であるろ過透過
率 30%，ろ過透過率 30%(混合品)の 3 種類のスラリーを用いた． 
  
・試料 
青色顔料(体積濃度 15..8 vol%) 
 
・pH 調整剤 
水酸化ナトリウム水溶液 (和光純薬工業, 1mol·L-1) 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 100,00) 
 
4.2.1 スラリー調製 
  製品の製造に使用されているスラリーをそのまま用いた． 
 
4.2.2 実験手順 
 青色顔料 15.8 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.4.3.1 で示した． 
 
 
Fig.4.3.1 青色顔料 実験手順 
 
4.3.3 粒子径分布測定  
 
 青色顔料 15.8 vol% のろ過透過率とメジアン径の関係を Fig,4.3.2 に示した． 
 ろ過透過率とメジアン径に傾向がみられなかったため，青色顔料 15.8 vol%スラリー
は粒子径分布測定がより困難なスラリーであることが示された． 
 
 
Fig.4.3.2 青色顔料 15.8vol% ろ過透過率とメジアン径の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.3.4 浸透圧測定 
 
 浸透圧の経時変化を Fig.4.3.3 に示した．以後，青色顔料 15.8 vol% スラリーの浸透
圧の値は経時変化の最後の値を用いた． 
  
 
Fig.4.3.3 青色顔料 15 vol% 浸透圧の経時変化 
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4.3.4 浸透圧による評価 
  
ろ過透過率と浸透圧の関係を Fig.4.3.4 に示した． 
 分散されていると考えられるろ過透過率の大きいスラリーの方が浸透圧が大きい傾
向がみられたために，浸透圧測定法は適用可能である可能性が示された． 
 
 
Fig.4.3.4 青色顔料 15.8 vol% ろ過透過率と浸透圧の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.4 製品の製造で使用されている非水系スラリー 
 
 製品の製造で使用されている高濃度かつ透明性の低い非水系スラリーとして銀ナノ
粒子スラリーを用いた．  
 4.2.3 で示した粒子径分布測定の結果から凝集系粒子大，凝集系粒子小，凝集系粒子
小(無濾過)と名付けた 3 種類の粒子を用いた． 
 
・試料 
Ag スラリー(体積濃度 7.4 vol%) 
 
・分散媒 
有機溶媒 
 
・膜 
限外ろ過膜(ミリポア, 分画分子量 3000) 
 
4.4.1 スラリー調製 
  製品の製造に使用されている冷蔵保存されたペースト状のスラリーを室温で 1.5 h 解
凍して用いた． 
 
4.4.2 実験手順 
 Ag 7.4 vol%スラリーで行った実験の手順を Fig.4.4.1 で示した． 
 銀粒子は密度が大きいため，沈降する可能性を考慮して沈降静水圧測定を行った． 
 
 
Fig.4.4.1 Ag 7.4 vol% 実験手順 
 
 
 
 
4.4.3 粒子径分布測定 
 
 Ag スラリーのメジアン径を Fig.4.4.2 に示した．ただし,粒子径測定分布はスラリーを
分散媒を用いて数百倍に希釈したものを測定した結果である． 
 凝集系粒子大のメジアン径が他のスラリーよりも大きく，凝集系粒子小と凝集系粒子
小(無濾過)のメジアン径に大きな違いは見られなかった． 
 この結果からは凝集粒子径小と凝集粒子径小(無濾過)が凝集粒子径大よりも分散し
ていると考えられるが，希釈したことにより分散・凝集状態が変化していることが考え
られる． 
 
 
Fig.4.4.2 Ag 7.4 vol%スラリーのメジアン径 
 
 
 
 
 
 
4.4.4 流動曲線測定 
 
 流動曲線測定の結果を Fig.4.4.3 に示した． 
 凝集系粒子大の粘度が他のスラリーよりも大きく，凝集系粒子小と凝集系粒子小(無
濾過)の粘度に大きな違いは見られなかった． 
 この結果からは凝集粒子径小と凝集粒子径小(無濾過)が凝集粒子径大よりも分散し
ていると考えられる． 
しかし，粘度測定では他のスラリーの結果から，分散・凝集状態の評価は困難である
と考えられる． 
 
 
Fig.4.4.3 Ag 5vol%スラリー 流動曲線 
 
 
 
 
 
 
4.4.5 沈降静水圧測定 
 
 沈降静水圧の測定結果を Fig.4.4.4 に示した．スラリーの初期高さは 9cm で測定を行
い，PMAXと Pminの下降は蒸発を考慮して測定後のスラリーの高さから傾きを求めた． 
 浮遊している粒子の量は凝集粒子径大，凝集粒子径小，凝集粒子径小(無濾過)の順に
なっていることが示された 
沈降静水圧は粒子の沈降を圧力下降で評価しているため，有効であると考えられる。
よって，Ag 7.4vol%スラリーの分散・凝集状態の評価に有効であると考えられる． 
 
 
Fig.4.4.4 Ag 7.4 vol%スラリー 沈降静水圧 
 
 
 
 
 
 
 
4.4.6 浸透圧測定 
 
 浸透圧の経時変化を Fig.4.4.5 に示した． 
 これまでに示した試料よりも，測定のぶれが大きくなったことについてはいまだに解
明されていないが，浸透圧の最大値は凝集系粒子大，凝集系粒子小，凝集系粒子小(無濾
過)の順であった． 
 
 
 
Fig.4.4.5 Ag 7.4 vol%スラリー 浸透圧の経時変化 
 
 沈降静水圧法の結果と 3 種類の分散・凝集状態の順序が一致したことから，Ag 7.4vol%
スラリーにおいても浸透圧測定法が有効である可能性が示された． 
 
 
 
 
 
第 5 章 結言 
 
・各試料から調整したスラリーにおいて，分散していると考えられるスラリーほど浸透
圧が高い傾向がみられ，汎用性を確認することができた． 
 
・粒子径分布測定の困難である高濃度や透明性の低いスラリーにおいても評価可能で
あることが示された． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
記号 
 
D ：拡散係数  [m2･s-1] 
k ：ボルツマン定数  [J・K-1] 
T ：温度   [K] 
µ ：分散媒の粘度  [Pa・s] 
d ：粒子直径    [m] 
u ：電気得移動度   [m2・V-1・s-1] 
ε0 ：真空の誘電率   [F・m-1] 
εr ：溶媒の比誘電率  [F・m-1] 
f(κa) ：ヘンリー関数  [-] 
ζ ：ゼータ電位  [V] 
U ：粒子移動度  [m・s-1] 
E ：電解強度   [V・m-1] 
a ：粒子半径    [m] 
κ ：デバイ長さの逆数 [m-1] 
e ：電気素量  [C] 
NA ：アボガドロ数   [mol-1] 
Ci ：イオン種 i の濃度   [mol･m-3] 
Zi ：イオン種 i の価数   [-] 
Pmin ：媒液のみの液圧  [Pa] 
Pmax ：媒液と粒子質量を合わせた液圧  [Pa] 
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